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Rohrenreaktor fur katalytische Reaktionen 



Die Erfindung betrifft einen Rohrenreaktor fUr katalytische Re- 
aktionen gemafi Gattungsbegrif f des Patentanspruchs 1. 

Derartige Reaktoren weisen regelmSiiig ein innerhalb eines Reak- 
tormantels von einem Warmetrager umspultes Kontaktrohrbtindel, 
das sich zwischen einem reaktionsgaseintrittsseitigen und einem 
reaktionsgasaustrittsseitigen Rohrboden erstreckt, sowie die 
beiden Rohrboden stirnseitig aberspannende Gaseintritts- bzw. 
Gasaustrittshauben auf . Das zur Reaktion zu bringende Prozefigas, 
im allgemeinen ein Gasgemisch, wird uber die Gaseintrittshaube 
in die eine Katalysatormasse enthaltenden Kontaktrohre eingelei- 
tet und nach Passieren derselben tiber die Gasaustrittshaube aus 
dem Reaktor abgeftihrt. Dabei kann sich der Gaseintritt obersei- 
tzg Oder unterseitig befinden und der Warmetrager gesamtheitlich 
gesehen im Gleich- oder Gegenstrom in bezug auf den Proze/5- 
gasstrom durch den Reaktor hindurchtreten. Auch kann der Reak- 
tor, wie etwa in DE 22 01 528 C, Fig. 5, gezeigt, mehrstufig. 
ausgebildet sein. 

Gew6hnlich wird der ProzelJgasstrom aus zwei oder mehreren erst 
kurz vor Eintritt in den Reaktor, d.h. dessen Gaseintrittshaube, 
zusammengefuhrten Stoffstromen erhallten. Dabei kann es, vor al- 
lem in unmittelbarer Nahe des gewohnlich verhaltnismafiig heiBen 
Rohrbodens, zu fur den Prozeli schadlichen Nebenreaktionen, ja 
sogar Ziindungen und Def lagrationen kommen. Beispiele derartiger 
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Reaktionsprozesse sind die Herstellung von Maleinsaureanhydrid, 
Phtalsaureanhydrid, Acrolein und Acrylsaure. 

Im Versuch, solche Nebenreaktionen zu verhindern, hat man in die 
Gaseintrittshaube bereits Schuttungen aus keramischen Materia- 
lien Oder ein Drahtmattengef lecht eingebracht. Ferner hat man 
versucht, da am gaseintrittsseitigen Rohrboden im Bereich der 
RohrmUndungen gewohnlich die hochsten Temperaturen auftreten, 
diese Rohrmiindungen durch eingesetzte Tiillen warmezuisolieren . 
All diese Maiinahmen haben sich jedoch letztendlich nicht als 
wirkungsvoll oder ziimindest als zuverlassig im Sinne einer Ver- 
meidung der vorausgehend angesprochenen Nebenreaktionen erwie- 
sen. 

Von daher liegt der Erfindung die Aufgabe zugrunde, einen R6h- 
renreaktor gemali Gattungsbegrif f so auszubilden, daft Nebenreak- 
tionen innerhalb der Gaseintrittshaube, wie vor allem Ziindungen 
und Deflagrationen, zuverlassig unterbunden werden. 

Diese Aufgabe ist erf indungsgemafi maligeblich durch das Kenn- 
zeichnungsmerkmal des Anspruchs 1 gelost. Die Unteranspriiche ge- 
ben dariiber hinausgehend vorteilhafte Ausgestaltungsmoglichkei- 
ten an. 

Die betreffende Warmeisolationsschicht an dem gaseintrittsseiti- 
gen Rohrboden bewirkt, gaseintrittsseitig, daii das eintretende 
Prozefigas von dem heilien Rohrboden ferngehalten wird, und auf 
der Seite des die Kontaktrohre umsptilenden Warmetragers, dali der 
Rohrboden im Verhaltnis zu diesem Warmetrager klihl gehalten 
wird. 
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Nachfolgend werden bevorzugte Ausf ilhrungsbeispiele des betref- 
fenden R6hrenreaktors anhand der Zeichnungen genauer beschrie- 
ben. Dabei zeigt 



Fig. 1 einen schematischen Langsschnitt durch einen erfindungs- 
gema/ien Rohrenreaktor in einer ersten Ausftihrungsform 
samt anschlielienden Elementen, 

Fig. 2 einen schematischen Langsschnitt durch den gaseintritts- 
seitigen Endabschnitt eines ebensolchen Rohrenreaktors, 
jedoch mit einer Variante, 

Fig. 3 einen schematischen Langsschnitt durch den gaseintritts- 
seitigen Endabschnitt eines Rohrenreaktors wie aus Fig. 
1, jedoch mit einer anderen Variante, 

Fig. 4 einen schematischen Langsschnitt durch den gaseintritts- 
seitigen Endabschnitt eines erf indungsgemafien Rohrenreak- 
tors in einer anderen Aus fiihrungs form. 

Fig. 5 einen schematischen Langsschnitt durch den gaseintritts- 
seitigen Endabschnitt eines erf indungsgemafien Rohrenreak- 
tors in einer weiteren Aus fiihrungs form und 

Fig. 6 einen schematischen Langsschnitt durch den gaseintritts- 
seitigen Endabschnitt eines erf indungsgemafien Rohrenreak- 
tors in noch einer weiteren Aus fiihrungs form. 

Soweit in den einzelnen Figuren ohne weiteres vergleichbare Ele- 
mente auftreten, sind diese mit den gleichen Bezugszahlen be- 
zeichnet . 
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Der in Fig. 1 dargestellte Rohrenreaktor 2 weist in insoweit iib- 
licher Weise ein vertikales, sich von einem gaseintrittsseitigen 
Rohrboden 4 zu einem gasaustrittsseitigen Rohrboden 6 erstrek- 
kendes Rohrbiindel 8 innerhalb eines zylindrischen Reaktormantels 
10 auf, an dem die beiden Rohrboden 4 und 6 abgedichtet ange- 
bracht sind. Der gaseintrittsseitige Rohrboden 4 ist von einer 
Gaseintrittshaube 12 und der gasaustrittsseitige Rohrboden 6 von 
einer Gasaustrittshaube 14 uberspannt, die wiederum an dem je- 
weiligen Rohrboden abgedichtet angebracht ist. Die einzelnen 
Rohre, wie z.B. 16, des Rohrbundels 8 enthalten eine gasdurch- 
lassige Katalysatormasse. Das damit zur Reaktion zu bringende 
Reaktions- oder Prozefigas gelangt iiber eine Gaszuf ilhrungsleitung 
18 in die Gaseintrittshaube 12, wahrend das durch das Rohrbundel 
8 hindurchgetretene, zur Reaktion gekommene ProzeBgas aus der 
Gasaustrittshaube 14 uber eine Gasabftihrungsleitung 20 abgezogen 
wird. Den Reaktormantel 10 umgebende Ringkanale 22 und 24 in der 
Nahe der beiden Rohrboden 4 und 6 ermoglichen die Zuftihrung bzw. 
AbfUhrung eines zumindest im Betrieb des Reaktors fltissigen WSr- 
metragers in den bzw. aus dem Reaktormantel 10, wo es die ein- 
zelnen Rohre, wie z.B. 16, des Rohrbundels 8 von aulien umspiilt, 
urn Reaktionswarme abzufiihren. Dabei kann die Stromung des Warme- 
tragers, wie gezeigt, durch zweierlei Leitbleche 26 bzw. 28 in 
gewtinschter Weise gefUhrt und ggf. auch tiber den Reaktormantel- 
querschnitt verteilt werden. Der iiber den Ringkanal 22 aus dem 
Reaktormantel 10 abgezogene Warmetrager wird durch eine Pumpe 30 
dem Reaktormantel 10 tiber den Ringkanal 24 wieder zugefiihrt, wo- 
bei ein steuerbarer Teilstrom vermittels Zweigleitungen 32 und 
34 iiber einen (nicht dargestellten) Kuhler gefiihrt wird. 



- 5 - 



•m 



• ••«• •••• 
* • • • • • ••• 



Das uber die Gaszuf uhrungsleitung 18 dem Reaktor zugefuhrte Pro- 
zeiigas setzt sich (in diese. Fall, aus zwei Stoffstr5men 36 und 
38 zusanuuen, die, uber Warmetauscher 40 bzw. 42 vorgewarxnt, in 
eanem Mischer 44 gen^ischt werden, uxa als das vorerwahnte ProzeB- 
gas durch die GaszufOhrungsleitung 18 der Gaseintrittshaube 12 
zugefiihrt zu werden. 

in nanchen Fallen iat das zugafUhrte ProzeBgaa als seiches be- 
reits sehr reaktionstrMchtig, Insbesondere „enn es mit heiBen 
Flachen in Berllhrung Icon^t, und innerhalb des unter der Gasein- 
trittshaube 12 befindlichen Raumes bildet normalerweise der 
Rohrboden die heiBeste Flache. Aus diesem Grunde sieht die Er- 
fxndung vor, den Rohrboden 4 warmezuisolieren, sei es gegenllber 
dem das RohrbUndel 8 umspUlenden Warmetrager, „ie beispielsweise 
in Frg. 1 gezeigt, sei es gegenuber dem eintretenden ProzeBgas, 
wie in Fig. 3 gezeigt, oder beidem. Im einen Fall bewirkt die 
isolierung, daB der Rohrboden vergleichsweise kUhl gehalten 
wird, rm anderen, daB das ProzeBgas daran gehindert „ird, mit 
dem heiBen Rohrboden in Beruhrung zu kommen. 

GemaB den Figuren 1, 2 und 3 besteht die wMrmetrSgerseitig auf 
den Rohrboden 4 aufgetragene Warmeisolatlonsschicht 4 6 bei- 
spielsweise aus Keramik, et„a einer Glasfritte, Oder elnem ent- 
sprachend warmefesten Feststcff und umschlieBt die einzelnen 
Rohre, Wie z.B, 16, ebenso dicht, wie sie sich an den Reaktor- 
mantel 10 anschlieBt. Wahrend die warmeisolationaschicht 46 nach 
Fig. 1 eine gleichmaBige Dicke besitzt, ni^at ihre Dicke nach 
Fig. 2 zur Mitte hin zu unter der Annahme, daB der Rohrboden 
dort normalerweise die hdchste Temperatur aufweist 
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Es versteht sich, dali bei anderer Temperaturverteilung das Pro- 
fil der Warmeisolationsschicht , wie z.B. 46, auch eine andere 
Form annehmen kann. So kann etwa die Warmeisolationsschicht 4 6, 
wie in Fig. 3 gezeigt, am Rand des Rohrbodens 4 entlang der In- 
nenwand des Reaktormantels 10 einen Kragen 4 8 aufweisen, urn den 
Temperaturgradienten am AnschluB des Reaktormantels an den kuh- 
leren Rohrboden und damit Temperaturspannungen gering zu halten. 
Auch kann, wie gleichfalls aus Fig. 3 ersichtlich, die Dicke der 
warmeisolationsschicht 4 6 im Bereich rohrfreier Zonen des Reak- 
tors eine andere, in der Regel eine groBere als im Rohrbereich 
sein, lom so der dort normalerweise starkeren ErwSrmung des Rohr- 
bodens Rechnung zu tragen. Sodann ist es denkbar, anstatt die 
Dicke Oder nur die Dicke der Warmeisolationsschicht deren Zusam- 
mensetzung zu variieren, sei es durch Variation des Mengenver- 
haltnisses ihrer Komponenten, sei es durch die Wahl vollig un- 
terschiedlicher Materialien. Auch kann sich die Warmeisolations- 
schicht, wie z.B. 46, auf Teilbereiche des Rohrbodens, so etwa 
rohrfreie Zonen oder den Randbereich des Rohrbodens am Ubergang 
zum Reaktormantel 10, beschrSnken. 

Entsprechendes gilt auch fur die gaseintrittsseitig auf den 
Rohrboden aufgebrachte Warmeisolationsschicht 50 nach Fig. 4, 
Sie unterscheidet sich von der Warmeisolationsschicht 46 nach 
den Figuren 1 und 2 indessen dadurch, daI5 in ihr Durchbrechun- 
gen, wie z.B. 52, entsprechend und fluchtend mit dem Innenquer- 
schnitt der einzelnen Rohre, wie z.B. 16, ausgespart sein mils- 
sen, um dem Prozeligas ungehinderten Zutritt zu den Rohren zu ge 
wahren . 



Wie in Fig. 4 angedeutet kann die Gaseintrittshaube 12 zusatz- 
lich zu der Isolierung des gaseintrittsseitigen Rohrbodens eine 
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Ftillung 54 aus keramischem Material, einem Drahtmattengef lecht 
Oder dergl. enthalten. Ferner kann die Gaseintrittshaube 12 aus 
Edelstahl hergestellt sein oder innenseitig eine reaktionshem- 
mende Beschichtung tragen. Schliefilich kann auch noch durch Po- 
litur ihrer Innenflachen die Anlagerung von verblasenem Kataly- 
satorstaub aus den Rohren erschwert werden. 

Fig. 5 zeigt, insofern ahnlich den Figuren 1 und 2, einen warme- 
tragerseitig isolierten Rohrboden, 60. In diesem Fall allerdings 
besteht die warmeisolationsschicht aus einer gegenUber der Reak- 
txonszone 62 des Reaktors abgeschlossenen Kanuner 64. Die Kanuner 
64 besitzt ubereinanderliegende Ein- und AusMsse 66 bzw. 68 fur 
ein Kuhlmittel sowie ein dazwischenliegendes Leitblech 70, wel- 
ches das Kuhlmittel zwingt, an dem Rohrboden 60 wie auch einer 
Trennscheibe 72 entlangzustoiuen, welche die Kanuner 64 von der 
Reaktionszone 62 trennt . Durch die Trennscheibe 72 sind die 
Rohre, wie z.B. 16, eingedichtet hindurchgefiihrt . 

Das betreffende Kuhlmittel kann aus dem gleichen oder einem an- 
deren Medium bestehen wie der W^rmetrager in der Reaktionszone 
62. Im ersteren Fall kann es an geeigneter Stelle nach der Ruck- 
kuhlung von dem WarmetrSgerkreislauf nach Fig. i abgezweigt wer- 
den. Auch spielen etwaige kleinere Undichtigkeiten an der Rohr- 
durchfuhrung durch die Trennscheibe 72 keine entscheidende 
Rolle. Dennoch sollte in der Kammer 64 in bezug auf die Reakti- 
onszone 62 etwa der gleiche Druck auf rechterhalten werden, um 
Leckstromungen an der Rohrdurchftihrung gering zu halten. 

indessen kann die Kammer 64 auch evakuiert oder mit einem unbe- 
weglichen festen, flussigen oder gasformigen Warmeisolationsmit- 
tel, wie z.B. Sand, 01 oder Luft gefullt sein. Dabei kann ein 
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flussiges oder gasformiges wartaeisolationsmittel durch eme exn- 
gebaute Zellenstruktur an einer Zirkulation gehindert sem. Auf 
jeden Fall sollte das in der Kammer 64 verwendete Kilhl- oder 
Warmeisolationsmittel ein seiches sain, welches rait dexu in der 
Reaktionszone 62 auftretenden Warmetrager nicht zu reagieren 
veriuag . 

Derartige Kanoaern sind prinzipiell auf der Gaseintrittsseite 
ebenso wie auf der Warmetragerseite des gaseintrittsseitigen 
Rohrbodens anwendbar und konnen sich u.U. auch wiederum nur uber 
Teilbereiche des Rohrbodens, etwa rohrfreie Zonen oder den Rand- 
bereich, erstrecken. 

Nach Fig. 6 besteht eine warmetragerseitige Warmeisolations- 
schicht 80 an einem gaseintrittsseitigen Rohrboden 82 lediglich 
aus einer durch Einbauten 84 in Form einer Waben- oder konzen- 
trischen Ringstruktur stromungsberuhigten Zone des Warmetr^gers, 
der damit dort infolge des vom eintretenden ProzeBgas gekUhlten 
Rohrbodens, gleichgultig ob der Reaktor im Gleichstrom oder Ge- 
genstrom arbeitet, in der Regel eine geringere Temperatur anneh- 
men wird als in der eigentlichen Reaktionszone. Dies ga.lt um so 
mehr, wenn die Kontaktrohre nicht bis zum Rohrboden hin rait Ka- 
talysator gefullt werden. 

Die Einbauten 84 konnen, miissen jedoch nicht unbedingt, wie in 
Fig. 6 gestrichelt angedeutet, durch eine Platte 86 abgedeckt 
sein, und ebenso konnen sie zum Rohrboden 82 hin abgedichtet 
sein. 

Die Erfindung ist prinzipiell gleichermalien anwendbar fur exo- 
therm wie endotherm arbeitende Reaktoren, auch Mehrstuf enreakto- 
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ren wie etwa in DE 22 01 528 C, Fig. 5, gezeigt, und zwar unab- 
hangxg davon, ob sich der Gaseintritt oberseitig oder untersei- 
txg bef.ndet und der Warmetrager im Gleich- oder Gegenstrom 
durch den Reaktor hindurchtritt . 

Generell gilt, daii die am gaseintrittsseitigen Rohrboden auftre- 
tenden Rohrenden, falls wunschenswert , ganz oder teilweise von 
Katalysatormasse freigehalten oder mit einem inerten Material 
Oder einer Mischung eines solchen mit Katalysatormaterial ge- 
fullt sein kennen, um die Reaktionstemperatur in der Nahe des 
Rohrbodens zu begrenzen. 
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Patentanspruche 



RShrenreaktor (2) fur katalytische Reaktionen, mit einem in- 
nerhalb eines Reaktormantels (10) von einem WarmetrSger um- 
spiilten Kontaktrohrbiindel (8), das sich zwischen einem reak- 
tionsgaseintrittsseitigen Rohrboden (2; 60; 82) und einem 
reaktionsgasaustrittsseitigen Rohrboden (6) erstreckt, mit 
die beiden Rohrboden stirnseitig iiberspannenden Gasein- 
tritts- bzw. Gasaustrittshauben (12, 14) und mit reaktions- 
hemmenden Mitteln im Bereich des reaktionsgaseintrittsseiti- 
gen Rohrbodens, dadurch geksnnzetchnet, daB die reaktions- 
hemmenden Mittel ganz oder teilweise aus einer die Rohrquer- 
schnitte aussparenden Warmeisolationsschicht (46; 50; 64; 
80) auf zumindest einer der beiden Seiten des betreffenden 
Rohrbodens (4; 60; 82) bestehen. 

Rohrenreaktor (2) nach Anspruch 1, dadurch gelcennzBichnet, 
daJi die warmeisolationsschicht (46; 64; 80) zumindest vor- 
wiegend warmetragerseitig an dem Rohrboden (4; 60; 82) ange 
ordnet ist. 

Rohrenreaktor (2) nach Anspruch 1, dadurch gBkennzeichiiBt, 
dali die Warmeisolationsschicht (50) zumindest vorwiegend re 
aktionsgaseintrittsseitig an dem Rohrboden (4) angeordnet 
ist . 

Rohrenreaktor (2) nach einem der vorhergehenden AnsprUche, 
dadurch gekennzeLchnet, daJi die Warmeisolationsschicht (46; 
50) eine ortlich variierende Dicke aufweist. 



Rohrenreaktor (2) nach einem der vorhergehenden Anspruche, 
dadurch gekennzelchnet, dafl die Warmeisolationsschicht (46; 
50) eine ortlich variierende Zusairunensetzung aufweist. 

Rohrenreaktor (2) nach einem der vorhergehenden Anspruche, 
dadurch gek^nnzBlahnBt, dafl sich die Warmeisolationsschicht 
(46; 50; 64; 80) auf Teilbereiche, wie z.B. rohrfreie Stel- 
len Oder den Randbereich des gaseintrittsseitigen Rohrbodens 
(2; 60; 82) beschrSnkt. 

Rohrenreaktor (2) nach einem der vorhergehenden Anspruche, 
dadurch gekennzBlchnet, daJ3 die Warmeisolationsschicht (46; 
50) zumindest teilweise aus Keramik, wie z.B. einer Glas- 
fritte, Oder einem entsprechend warmefesten Feststoff be- 
steht. 



Rohrenreaktor (2) nach einem der vorhergehenden AnsprUche, 
dadurch gskennzBxahnBt, da]5 die Warmeisolationsschicht zu- 
mindest teilweise aus einer Kammer (64) besteht. 

Rohrenreaktor (2) nach Anspruch 8, dadurch ^eJtenn^eichnet, 
daii die Kammer (64) ein festes, fltissiges oder gasformiges 
Warmeisolationsmaterial enthalt. 

Rohrenreaktor (2) nach Anspruch 9, dadurch geksnnzslahnet, 
daB ein fliissiges oder gasformiges Warmeisolationsmaterial 
in der Kammer (64) durch in die Kammer eingebaute Strukturen 
an einer Zirkulation gehindert ist. 




11. Rohrenreaktor (2) nach Anspruch 9, dadurch ^ekennzelahnetf 
daR ein flussiges oder gasf oritiiges Kuhlmittel durch die Kam- 
itier (64) hindurch umgewalzt wird. 

12. Rohrenreaktor (2) nach Anspruch 11, dadurch g-ekennzelchnet, 
dai3 als flussiges Kuhlmittel ein Teilstrom des das Kontakt- 
rohrbundel (8) umspulenden Warmetragers Verwendung findet. 

13. Rohrenreaktor (2) nach Anspruch 8, dadurch greJtenn^reichiiet, 
daiJ die Kammer (64) evakuiert ist. 

14. Rohrenreaktor (2) nach einem der vorhergehenden Ansprtiche, 
dadurch gekennz&lchnetr daB die Warmeisolationsschicht (80) 
zumindest teilweise aus einer durch Einbauten (84), wie z.B. 
einer Waben- oder konzentrischen Ringstruktur , stromungsbe- 
ruhigten Zone des Warmetragers besteht. 

15. Rohrenreaktor (2) nach Anspruch 14, dadurch g-ekennzelchnet, 
daft die Einbauten (84) zumindest auf ihrer dem Rohrboden 
(82) abgekehrten Seite abgedeckt, vorzugsweise abgedichtet, 
sind. 

16. Rohrenreaktor (2) nach einem der vorhergehenden Anspriiche, 
dadurch gekennzexchnetr dal3 die Gaseintrittshaube (12) aus 
Edelstahl besteht, 

17. Rohrenreaktor (2) nach einem der vorhergehenden Anspruche, 
dadurch gekennzGichnet, dai3 die Innenwand der Gaseintritts- 
haube (12) poliert ist oder eine reaktionshemmende Beschich- 
tung aufweist. 
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18. Rohrenreaktor (2) nach einem de 
dadurch g-ekBnnzGlchnet, dali die 
gasdurchlassige Fiillung (54) au 
tengeflecht oder dergl. enthalt 




r vorhergehenden Anspriiche, 

Gaseintrittshaube (12) eine 
s Keramikmaterial, Drahtmat- 
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Zusammenf assung 

Ein Rohrenreaktor (2) fur katalytische Reaktionen und mit einem 
innerhalb eines Reaktormantels (10) von einem Warmetrager um- 
spiilten Kontaktrohrbiindel (8), das sich zwischen einem reakti- 
onsgaseintrittsseitigen und einem reaktionsgasaustrittsseitigen 
Rohrboden (4, 6; 60; 82) erstreckt, mit die beiden Rohrboden 
stirnseitig uberspannenden Gaseintritts- bzw. Gasaustrittshauben 
(12, 14) und mit reaktionshemmenden Mitteln im Bereich des 
gaseintrittsseitigen Rohrbodens kennzeichnet sich dadurch, daii 
die reaktionshemmenden Mittel ganz oder teilweise aus einer die 
Rohrquerschnitte aussparenden Warmeisolationsschicht (46; 50; 
64; 80) auf zumindest einer Seite des betreffenden Rohrbodens 
(4; 60; 82) bestehen. Damit wird entweder der betreffende Rohr- 
boden (4; 60; 82) gegenuber dem heifien Warmetrager isoliert oder 
aber das in den Reaktor eintretende Reaktionsgas daran gehin- 
dert, mit dem vergleichsweise heiBen Rohrboden in Beriihrung zu 
treten, um so schadliche Nebenreaktionen am Reaktoreintritt zu 
unterbinden. 



(Fig. 1) 
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